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図 17: LzJl/Jlと D/Jの関係｡実
線は坂井一高橋 【46】による数値計算.
PbNi2V208 と SrNi2V208 は 【44h
CsNiC13は 【47hY2BaNi05は 【48]､
NENPは 【49ト AgVP2S6は 【501から｡
文献【44]より｡
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図 18:Pb(Nil_xMgx)2V208(0≦ x≦
0.120)粉末試料の帯磁率の温度変化｡挿
入図はPb(Nio.970Mgo.030)2V208配向試
料の帯磁率｡文献【11]より｡
置し､一方PbNi2V208はハルデン相の側に位置していることが明らかになった｡いずれ
にしてもPbNi2V208はスピン･ギャップ状態であるが､反強磁性相に近い鎖間相互作用
を持っているという意味で､CuGe03と似た状況になっていることがわかった｡したがっ
て､不純物誘起反強磁性相が発現する可能性が現実の問題になってきたわけである4｡
3.2 PbNi2V208の不純物誘起反強磁性相
Mg2+イオンは非磁性つまり5-0である｡Mg2+イオンはNi2+イオンに置換できる
ので､Pb(Nil_｡Mgx)2V208の結晶を作ると､Ni2+イオン(S-1)で形成される(螺旋)
鎖は分断され､有限鎖の集まりになる｡理想的な一次元鎖の場合有限鎖の両端の付近に
S-1/2の現れることは理論的にも【51,52]実験的にも【53】よく知られている.このことは
Pb(Nil_｡Mgx)2V208で低濃度の場合に低温で帯磁率にCurie項が現れることでも確かめ
られる(図18の∬-0.010のデータを見よ)｡ところが図18で∬-0.20以上の濃度では帯
磁率が低温で上昇するだけでなく､カスプを持ちそれ以下の温度では逆に減少することが明
瞭に示された【111｡これは明らかに､何らかの秩序状態-の転移である｡相転移が確かに起
こっていることは､他の測定方法からも明らかであるo図19にPb(Nio.970Mgo.030)2V208
の比熱の測定結果を示す 【54】｡相転移に起因する比熱の異常が明らかに観測されている｡
次にこの相転移がどのような相転移であるかを調べよう｡そのためには帯磁率の異方性を
調べる必要があるが､試料が粉末であるため容易ではない｡そのため9Tの磁場中で粉末
試料を樹脂で固めるという方法を用いて､ C軸に配向した試料を作製し､帯磁率の異方性
4現実には､これほどはっきりと純粋のPbNi2V208の性質が分かってから､不純物誘起反強磁性相が見つ
かったわけではなく､むしろ不純物誘起反強磁性相の発見の方が先行していた｡
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図 19:Pb(Nio.970Mgo.030)2V208の比熱
測定｡文献【54]より｡
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図20:Pb(Nil-rMgx)2V208のTN-X関
係｡文献【54】より｡
を調べた｡その結果を示したのが､図18の挿入図である.H lcの場合は帯磁率は転移
温度から低温側では0に向かって減少し(完全に0ではないが配向試料であることを考慮
すると単結晶ではおそらく0に向かうであろうと想像される)､またH⊥Cではほぼ一定
である｡この振舞いは典型的な容易軸形(この場合容易軸はC軸)の反強磁性相転移の性質
であり､この相転移は反強磁性相-の相転移であると結論した【11】｡前にものべたように
ハルデン状態に不純物により反強磁性相が誘起されることが観測されたのは､これが初め
てである｡
転移温度 (TN)のMg濃度依存性を描いたのが図20であるO非常にわずかのMg濃度で
TNは急激に立ち上がり約8%で最大値約3.5Kをとって､さらに濃度が増大すると､TN
は減少する｡この振舞いもCuGe03の不純物誘起反強磁性相の振舞いと共通の点がある
ことに注意されたい｡
さてこのように､ハルデン物質であるPbNi2V208で初めて不純物誘起反強磁性相が見
出された｡この現象は低次元スピン･ギャップ系に不純物置換によって反強磁性相が生ず
るという意味で､S-1/2のスピン･バイエルス系CuGeO3､あるいはやはりS-1/2の
2本足スピン梯子系(2-legspinladder)SrCu203【4]と共通の性質を示している｡SrCu203
のladder間の相互作用の強さに関しては詳しい研究がないようなので､ここではこの物
質を除外して､CuGe03とPbNi2V208を比較しよう｡前にも書いたようにCuGe03では
鎖間の交換相互作用 (b軸方向が強い)は鎖内の交換相互作用に比べ約 1/10であり【131二
次元性がかなり強い｡またPbNi2V208も鎖間の相互作用がかなり強く､ハルデン相と反
強磁性相の境界付近のハルデン相側に位置していることを示した｡このように低次元のス
ピン･ギャップ系で鎖間の相互作用の強い場合はスピンの大きさがβ-1/2であろうと
S-1の系であろうと､不純物誘起反強磁性相が生じる可能性があるというのが我々の結
論である｡
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4 まとめ
本稿ではCuGe03とPbNi2V208のスピン欠陥による不純物誘起反強磁性相についての
解説をおこなった｡CuGe03については詳細な研究がなされており､不純物誘起反強磁性
相の発現に低濃度側に臨界濃度は存在しないこと､また比較的高濃度側で組成的一次相転
移が存在することについて詳細な説明を行った｡PbNi2V208についてはまだまだ残され
ている問題は多く､単結晶作製をはじめ多くの実験的研究を続行中である｡
現在までにこれらスピン･バイエルス系､ハルデン系以外にも二本足梯子系のSrCu203
において同様の現象が観測されている｡スピン･ギャップ系には他にもダイマー系､スピ
ン交替鎖系などがあるがこれらの系においても不純物誘起反強磁性相が存在する可能性が
あり､今後の研究の発展を待ちたい｡
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